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Abstract 


A reactor unit includes a monolithic block with several parallel reaction chamber lengthwise channels into which a 
reaction starting product can flow, which contain a suitable reaction catalyst material, and which are delimited externally 
by membrane walls for the selective separation of a desired reaction component from the reaction end product. A 
catalytic burner is accommodated in at least some of the lengthwise channels 
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Description 



BACKGROUND AND SUMMARY OF THE INVENTION 

This application claims the priority of German Patent Application No. 198 13 053.8, filed Mar. 25, 1998, the disclosure 
of which is expressly incorporated by reference herein. 

The present invention is directed to a reactor unit. 

Reactor units for catalytic chemical conversion of a gaseous or liquid reaction starting product into a reaction end 
product that contains a gaseous or liquid reaction component, which is selectively separable by membrane diffusion, 
are used, for example, for steam reforming of methanol. In steam reformation of methanol, the reaction end product is 
a hydrogen-rich mixture containing a certain proportion of carbon monoxide. The use of such reactor units in mobile 
applications (e.g., in fuel cell powered motor vehicles) in order to obtain the hydrogen required for the fuel cells from 
liquid methanol carried on board is known. 

Since carbon monoxide has a harmful influence on the fuel cells, the reaction end product requires suitable chemical 
treatment. One known possibility is the selective separation of the hydrogen by membrane diffusion. For mobile 
applications, particularly automotive engineering, it is desirable for reasons of space and dynamics for the reactor to be 
compact and easy to construct with as few components as possible, thereby minimizing regulation and control units 
and at the same time aiming for high efficiency. 

U.S. Pat. No. 4,981 ,676 discloses a reactor unit for steam reforming of a hydrocarbon, in particular methane, 
containing a tubular reaction chamber filled with a suitable catalyst pellet charge. The reaction chamber is delimited 
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externally by a metal wall that is externally heatable by a burner supplied with a fuel/air-gas mixture, which is burned in 
an open flame. The heat generated by the burner can be used to heat the system rapidly or to maintain a suitable 
elevated reaction temperature in the case of endothermic chemical reactions. On the inside, the reaction chamber is 
composed of a tube acting as a hydrogen separating membrane with a corresponding porous ceramic tube wall. 

Reforming reactor units have been proposed in which, in addition to a hydrogen separating membrane, a burner 
designed to carry out catalytic combustion is integrated with the reaction chamber itself into a single unit. See, for 
example, German Patent Application 197 57 506; U.S. patent application Ser. No. 09/210,894 filed Dec. 16, 1998. 

U.S. Pat. No. 5,451,386 discloses a reactor unit containing a membrane tube with a selectively hydrogen-permeable 
wall. The interior of the tube forms the reaction chamber, which contains suitable catalyst particles in order to obtain 
hydrogen by catalytic decomposition of ammonia or hydrogen sulfide, for example. 

Membranes for separating a desired reaction component from a mixture of substances containing this component, 
particularly for separating hydrogen from a mixture containing hydrogen, are already used in various designs and 
consist of various materials. One known design is the monolithic block with several parallel lengthwise channels 
delimited by porous membrane walls that are selectively permeable for the desired reaction components. The mixture 
from which the desired reaction components are to be separated is conducted through the interior lengthwise 
channels. Membrane blocks of this type are used, for example, for filtration or separation purposes or used in catalytic 
chemical reactions. In catalytic chemical reactions, the catalyst material can be added to the block material. See EP 0 
442 410 A1, U.S. Pat. No. 5,409,609, and German Patent 691 07 096 T2. German Patent 691 07 096 T2 teaches the 
use of the membrane device described therein as a reactor unit. 

European patent document EP 0 450 872 A1, incorporated by reference herein in its entirety, describes a reactor unit 
for conducting an endothermic catalytic reaction of a gaseous or liquid reaction starting product into a reaction end 
product. The reactor unit contains a cylindrical reaction chamber traversed by one or more ceramic burner tubes 
extending in the lengthwise direction of the cylinder and at a distance from one another. A fuel inlet tube is inserted 
coaxially into each burner tube. 

The object of the present invention is to provide a reactor unit that is relatively compact and easy to build, and has high 
conversion efficiency. 

The reactor unit according to the present invention achieves this object. The reactor unit contains a monolithic block 
with several parallel lengthwise channels in the reaction chamber, into which the reaction starting product can flow and 
which contain a suitable reaction catalyst material. The channels are delimited externally by walls that are membranes 
for the selective separation of the desired reaction components from the reaction end product. At least some of these 
lengthwise channels each have their own catalytic burner (1) to generate, by a flameless catalytic combustion process, 
heat for rapid heating of the reaction chamber formed by the lengthwise channels; and/or (2) to maintain a sufficiently 
high reaction temperature to carry out the desired catalytic chemical reaction in the reaction chamber, particularly for 
an endothermic reaction. 

Integration of both a separating membrane and a catalytic burner into a monolithic block that forms the reaction 
chamber with its lengthwise channels makes possible a particularly compact design of the reactor unit with a given 
efficiency. The block can be made low in weight and relatively inexpensively, for example, as an extruded profile. The 
compact design is favorable for rapid dynamic behavior of the reactor unit under varying load conditions, such as occur 
in mobile applications in motor vehicles. The reactor unit can thus be used in particular to obtain hydrogen by steam 
reforming of methanol in fuel cell powered motor vehicles. 

In an embodiment of the present invention, each catalytic burner has a burner tube inside its reaction chamber 
lengthwise channel. The burner tube has a suitable burner catalyst material inside for catalytic combustion of a fuel fed 
into the interior of the burner tube>ln a further embodiment of this reactor unit, the burner catalyst material is applied to 
the inside of the burner tube as a coating. 

In another embodiment of the reactor unit according to the present invention, the block walls functioning as separating 
membranes are made of a porous carrier material provided with a separation-active coating. The separation-active 
coating contains one or more finely porous separation-selective plastic and/or ceramic layers and/or a metal layer 
made of a separation-selective metal material. The block walls so made have high selectivity for separation of the 
desired reaction components (e.g., hydrogen) from a reaction end product containing hydrogen. 

In another embodiment according to the present invention, it collecting channels running transversely are formed in the 



file://C:\Docimients%20and%20Settings\tyjl\My%20Documents\espacenet\EP0945174.html 



3/9/2004 



Page 3 of 5 



block, through which channels the reaction components that diffuse selectively through the membrane walls of the 
block can be removed separately from the remaining components of the reaction end product. 

Other objects, advantages and novel features of the present invention will become apparent from the following detailed 
description of the invention when considered in conjunction with the accompanying drawings. 

BRIEF DESCRIPTION OF THE DRAWINGS 

FIG. 1 is a cross-sectional view of a monolithic block reactor unit for steam reforming of methanol; 
FIG. 2 is a schematic perspective view of the block of FIG. 1 ; and 

FIG. 3 is a lengthwise sectional view of an end region of the reactor unit of FIG. 1 taken along line Ill-Ill in FIG. 1. 
DETAILED DESCRIPTION OF THE DRAWINGS 

The reactor unit shown in FIGS. 1 to 3 is designed for steam reforming of methanol, for example, for mobile 
applications in a fuel cell powered motor vehicle, in order to obtain the hydrogen required for the fuel cells from liquid 
methanol carried on board. The reactor unit, which has a compact design, contains a monolithic block 1 with seven 
parallel reaction chamber lengthwise channels 2, delimited externally by block walls 3 that are hexagonal and 
honeycomb-shaped in cross section. The seven lengthwise channels 2 have side walls that abut one another in 
continuous honeycomb fashion (i.e., a central lengthwise channel is surrounded by the other six lengthwise channels 
with the same angular spacing). Block 1 can be mass-produced on a large scale as an extruded profile and can be 
made low in weight. 

A burner tube 4 is accommodated cdaxially inside each reaction chamber lengthwise channel 2. The tube is provided 
internally with a coating 5 made of a suitable burner catalyst material and thus forms a catalytic burner for the reaction 
chamber lengthwise channel 2. The reaction chamber itself, in which the methanol reforming reaction takes place, is 
composed of the seven parallel annular chambers 6 between the respective burner tubes 4 and walls 3 of the 
associated reaction chamber lengthwise channels 2. Each of these reaction chambers 6 is filled with a suitable catalyst 
material (e.g., a Cu/ZnO/AI2 03 material), which can be made in the form of a pellet charge or a corresponding 
catalyst foam body. Alternatively, the reforming catalyst material can be applied to the insides of walls 3 as a layer or a 
porous liner. 

Monolithic block 1 is made as a porous block. Walls 3 of reaction chamber lengthwise channels 2 consist of a porous 
material, such as sintered ceramic, glass, metal foam, carbon, or plastic in the porous form. Internally, porous walls 3 
are provided with a separation-active coating 10 made of one or more finely porous plastic and/or ceramic layers, 
chosen such that walls 3 are hydrogen-permeable overall and have high separation selectivity for hydrogen. 
Alternatively or additionally, a metal layer can be provided for the selectively hydrogen separation-active coating 10, 
which is preferably formed of one or more metals in the IVb, Vb, and VIII groups or is an alloy thereof. Porous walls 3 
thus function as membranes for effective and highly selective separation of the hydrogen from the hydrogen-rich 
reaction end product of methanol reforming. 

As shown schematically in FIG. 2, cross channels 7 are accommodated in block 1 in the vicinity of porous walls 3 in 
such fashion that they do not connect with the annular chambers 6 of reaction chamber lengthwise channels 2 forming 
the reaction chamber. Thus, the hydrogen formed in the reaction chamber (i.e., in annular chambers 6) can be 
separated by the porous walls 3 that act as separating membranes in a highly pure form from the remaining 
components of the reaction end product of the methanol reforming reaction and carried out of block 1 through cross 
channels 7. 

As can be seen in FIG. 1 , block 1 is placed in a gastight pressure container 9 of the reactor unit leaving a hydrogen 
collecting chamber 8. The hydrogen that flows out of block 1 through cross channels 7 thus collects in collecting 
chamber 8 and can be removed from the reactor unit from the collecting chamber and supplied, for example, to the 
fuel cells of a fuel cell powered vehicle. 

In operation of the reactor unit, the starting reaction mixture (i.e., a hydrogen/methanol mixture) is fed through annular 
chambers 6 filled with reforming catalyst, where the reforming reaction takes place, by which a hydrogen-rich 
reformats gas is produced as the reaction end product. Since this is an endothermic reaction, which can take place 
effectively only in a temperature range higher than room temperature, annular chambers 6 are continuously supplied 
with sufficient heat. Suitable reaction temperatures are, for example, in the range between 150 DEG C. and 650 DEG 
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C. For this purpose, the catalytic burners are operated while a suitable fuel, for example the exhaust gases from an (v. 
associated fuel cell system or a portion of the hydrogen formed by methanol reforming, is conducted into burner tubes < '. . . ■ , . ' 
4 where it undergoes flameless catalytic combustion under the influence of burner catalyst layer 5. Burner tubes 4 give 
off the heat generated externally to the respective surrounding annular reaction chamber 6. It should be understood 
.that for this purpose burner tubes 4 are made from a material that is a good heat conductor. 

If necessary, each time the reactor unit is started, the combustion process is initially activated in the catalytic burner 
only in order to heat annular reaction chambers 6 rapidly to the temperature suitable for methanol reforming, before 
the steam/methanol mixture is conducted into annular reaction chambers 6 and the reforming reaction is started. 

FIG. 3 shows a section of the end region of the reactor unit on the in-flow side in lengthwise cross section. As can be 
seen from this figure, burner tubes 4 are fitted into associated openings in a first cover plate 1 1 , while block 1 with 
porous walls 3 and reforming catalytic charges in annular reaction chambers 6 remains at a certain distance from this 
first cover plate 1 1 . Because of this, a reaction starting product distribution chamber 12 is formed between them, to 
which the steam/methanol mixture 13 to be reformed is conducted, where it is uniformly distributed into the various 
parallel annular reaction chambers 6. A second cover plate 14 is disposed on the side of first cover plate 1 1 that faces 
away from the block and at a certain distance from said plate in such a way that a fuel distribution chamber 15 is 
formed between the two cover plates 1 1 and 14, and burner tube 4 terminates in this chamber. The fuel 16 to be 
burned catalytically is fed from the outside into this fuel distribution chamber 15 and proceeds therefrom to parallel 
burner tubes 4. An analogous connection diagram is chosen for the end region of the reactor unit on the outlet side, 
which does not need to be illustrated or explained in greater detail. 

It must be understood that, in addition to the example shown, other designs of the reactor unit according to the present 
invention with the advantages referred to are possible. Thus, the reactor unit according to the present invention can be 
composed of several monolithic blocks as needed, and the block in question can contain any desired number of 
parallel reaction chamber lengthwise channels. Alternatively to the hexagonal cross-sectional shape depicted, the 
reaction chamber lengthwise channels may have any other cross-sectional shape, for example they may be round or 
rectangular. Also, the reactor unit according to the present invention can be employed not only for methanol reforming 
but also, using the catalyst material suitable for the particular application, for any other catalytic chemical reactions in 
which a gaseous or liquid starting reaction product is converted into a reaction end product that contains a gaseous or 
liquid component selectively separable by membrane diffusion and useful for heating. 

The foregoing disclosure has been set forth merely to illustrate the invention and is not intended to be limiting. Since 
modifications of the disclosed embodiments incorporating the spirit and substance of the invention may occur to 
persons skilled in the art, the invention should be construed to include everything within the scope of the appended 
claims and equivalents thereof. 
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Claims 



What is claimed is: 

1 . A reactor unit for catalytic chemical conversion of a gaseous or liquid reaction starting product into a reaction end 
product that contains a gaseous or liquid reaction component, said reactor unit comprising a monolithic block, said 
monolithic block comprising: 

a plurality of parallel reaction chamber channels containing a catalyst material and having an outer wall comprising a 
membrane for selectively separating the gaseous or liquid reaction component; and 
at least one reaction chamber channel containing a catalytic burner. 

2. A reactor unit according to claim 1 , wherein the catalytic burner comprises: 

a burner tube located parallel inside the at least one reaction chamber channel into which a fuel to be burned 

catalytically can flow; and 

a burner catalyst material inside the burner tube. 

3. A reactor unit according to claim 2, wherein the burner catalyst material is an internal coating of the burner tube. 

4. A reactor unit according to claim 1 , wherein the membrane wall comprises a porous carrier material having a 
separation-active coating. 
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5. A reactor unit according to claim 4, wherein the separation-active coating comprises one or more layers of a porous 
material selected from the group consisting of plastic, ceramic, metal, and combinations thereof. 

.6. A reactor unit according to claim 1, further comprising a plurality of collecting channels traversing the monolithic 
block for removing the reaction component which selectively diffuses through the membrane wall. 

7. A reactor unit according to claim 1, wherein the catalytic chemical conversion comprises steam reformation of 
methanol. 

8. A reactor unit according to claim 1, wherein the reaction component is hydrogen. 

9. A method for separating a reaction component from a reaction end product, comprising: 
feeding a gaseous or liquid reaction starting product to a reactor unit according to claim 1; 

catalytically converting the reaction starting product to a reaction end product that contains a gaseous or liquid reaction 
component; and 

separating the reaction component from the reaction end product by membrane diffusion. 
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(54) Reaktoreinheil fur eine katalytische chemische ReaJdion, insbesondere zur katalytischen 
Methanol reformlerung 



(57) Die Erfindung bezieht sich auf eine Reaktorein- 
heit zur katalytischen chemischen Umsetzung eines 
gasformigen odar flusslgen Raaktionsausgangspro- 
dukts in ein Reaktionsendprodukt, das eine gasformige 
oder flQssige, mittels Membrandiffuaon selektiv 
abtrennbare Reaktionskomponente enthaK, insbesond- 
ere zur Wasserdampfreformierung von Methanol. 

ErfindungsgemaB bainhaltst die Reaktoreinheit 
einen monoDthlschen Irfigerblock (1) mlt mehreren par- 
allelen Reakji onsraum- Langskanai en (2), in die das 
ReakSonsausgangsprodukt einstrflmbar 1st und die eln 
geeignetes Reakttonskatalysatormaterial beinharten 

™,3 



und nach auBen von als Membranen zur 6elektiven 
Ablrennung der gewOnschten Reakdonskornponente 
vom restlichen ReaktionEendprodukt fungierendan 
Wandungen begrenzt sind, wobei in wenigstens einen 
Teil der LartgskanaJe eine jewailige katalytische Bren- 
nereinrichtung (4,5) eingebracht ist 

Verwendung z.B. als mobile Reaktoreinheit zur 
Mefthanolreformierurtg in brennstoffzellanbatrlebertan 
Kraftfahrzeugan zwecks Wasseretoffgewinnung aus 
flOssig mitgefOhrtem Methanol. 
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Beschrelbung 

[0001] Die Erf indung bezieht sich auf eine Reaktorein- 
heit nach dem Oberbegriff des Anspruchs 1 . 
[0002] Reaktorelnhelten zur katalytischen cheml- 
schen Umsetzung eines gasfcrmigen Oder flOssigen 
ReaJdlonsausgangsproduktes In ein Reaktionsendpro- 
dukt, das eine gasformige oder flOssige, mittel6 Mem- 
brand iffusi on selektiv abtrennbare Reaktions- 
kDtnponenta enthfllt sind belsplelsweise zur Wasser- 
dampfreformierung von Methanol in Gebrauch. Bei die- 
ser Reaktion enteteht als Reaktionsendprodukt ain 
Wasserstoffreiches Gemisch, das einen gewissen 
Anteil Kbhlenmonoxid ertthalt. Eg ist bekannt, solche 
Reaktoreinheilen mobil in brennstofrzeilenbetriebenen 
Kraftfahrzeugen einzusetzen, urn den for die Brenn- 
stoffzellen benOtigten Wasserstoff bus flOssig mHge- 
fuhrtem Methanol zu gewinnen. Da Kbhlenmonoxid 
einen schadigendan ElnfluB auf die Brennstoffzallen 
hat, bedarf das Reaktionsendprodukt einer entspre- 
chenden Behandlung, wofOr als eine Mflglichkeit die 
selekllve Abtrennung des WasserstoffE rrdttels Mem- 
brandiffusion bekannt ist Besonders fur diesen mobflen 
Einsatzfall in der Fahrzeugtechnik ist es aus Dynamik- 
und Platzgrunden wunschenswert, den Reaktor mog- 
lichst kompakt und leicht mit wanig BauteDen bauen zu 
konnen, wobei moglichst wenig Regelungs- und Steuer- 
einheiten zum Einsatz kommen soOen und gleichzeitig 
ein hoher Wirkungsgrad angastrebt wird. 
[0003] In der Patentschrift US 4.981.676 ist eine 
Reaktoreinheit offenbart die zur Wasserdampfrefor- 
mierung eines Kbhlenwasserstoffs, insbesondere von 
Methan, dient und einen zyllndarringfdrmigen ReaMi- 
onsraum beinhaltet, der mit einer geeigneten Katalysa- 
torpelletschottung befulllt ist. Nach auBen ist der 
Reaktionsraum von einer metallischen Wand begrenzt 
die durch eine Brennereinrichtung von auBen beheizbar 
ist, mit welcher ein zugefuhrtas Brennstoff/Luft-Qasge- 
misch rrdt offener Flamme verbrannt wird. Die von der 
Brennereinrichtung erzeugbare Warme kann zum 
raschen Aufheizen des Systems bzw. zur Aufrechterhal- 
tung einer geeigneten erhOhten Reaktionstemperatur 
im Fall von endotherm verlaufenden chemischen Reak- 
tionen genutzt werden. Nach innen ist der Reaktions- 
raum von elnem als Wasserstoffabtrennmembran 
wirkenden Rohr mit entsprechend poroser, keraxnischer 
Rohrwand gebildei 

[0004] Es slnd auch bereits Reformlerungsreaktoreln- 
heiten vorgeschlagen worden, bei denen neb en einer 
Wasserstoffabtrennmembran eine zur Durchfuhrung 
einer katalytischen Verbrennung ausgelegte Brenner- 
einrichtung zusammen mit dem eigentGchen Reaktions- 
raum In eine Bauebihelt Integriert 1st, siehe z.B. die 
deutsche Paterttanmeldung 197 57 506 der Anmelde- 
rin. 

[0005] Aus der Patentschrift US 5.451 .386 ist eine 
Reaktoreinheit bekannt, die ein Membranrohr mit selek- 
tiv wasserstoffdurchlassiger Wandung beinhaltet das- 



sen Inneres den Reaktionsraum bDdet der geeignete 
Katalysatorpartikel beinhaltet, urn Wasseretoff bei- 
spielswelse durch katalytische Zersetzung von Ammo- 
niak oder Schwefelwasserstcff zu gewinnen. 

5 [Q006] Membranen zur Abtrennung einer gewunsch- 
ten Reaktionskomponente aus ein em cfiese Kbmpo- 
nente enthaltenden Stoffgemlsch, Insbesondere auch 
von Wasserstoff aus einem wasser6toffhaltigen 
Gemisch. sind in unterschiedDchen Bauarten und aus 

io unterschiedllchen Materiallen bestehend im Einsatz. 
Ene bekannte Bauform sind mortolithische Trager- 
blocke mit mehreren parallel en Langskanalen, die von 
porOsen Membranwandungen begrenzt sind, welchefur 
die gewOnschte Reaktionskomponente selektiv durch- 

15 lassig sind. Das Gemisch, von dem die gewOnschte 
Reaktionskomponente abgetrennt werden soil, wird 
durch das Innere der Langskanale rrirtdurchgeleitet 
Membran-Trftgeiblflcke dieser Art werden z.B. far Fil- 
tratlons- oder Separation szweckB oder bei kataryti- 

20 schen chemischen Reaktionen eingesetzt, wobei in 
letzterem Fan das zugehfirige Katalysatormaterial In 
das Iragerblockmalerlal eindotJert seln kann, siehe die 
Offenlegungsschrrft EP 0 154 295 A1 sowie die Patent- 
schriftan US 5.409.609 und DE 691 07 096 T2, wobei 

zs sich aus letzterer die Verwendung der dort beschriebe- 
nen Membranvorrichtung als eine gattungsgemaBe 
Reaktoreinheit entnehmen last 
[0007] In der Offenlegungsschrrft EP 0 450 872 A1 ist 
eine Reaktoreinheit zur Durchfuhrung einer endother- 

30 men katalytischen Reaktion eines gasformigen oder 
fUssigen Reaktionsausgangsproduktes in ein Reakti- 
onsendprodukt beschrieben, die einen zylindrischen 
Reaktionsraum beinhaltet der von elnem oder mehre- 
ren, voneinander beabstandeten, sich in ZyGnderlangs- 

35 richtung erstreckenden keramischen Brennerrohren 
durchzogen wird. In |edes Brermenohr ist koaxial ein 
Brennstoffzufuhrrohr eingefugt Der uber dieses Brenn- 
stoffzufuhrrohr zugefuhrte Brertnstoff wird im Verbren- 
nungsrohr 

40 [0008] Der Erfindung liegt als technisches Problem 
die BereitsteDung einer Reaktoreinheit der eingangs 
genanrtten Art zugrunde, die sich relativ kompakt und 
leicht bauen laftt und einen hohen Umsatzwirkungsgrad 
ermogGcht 

45 [Q009] Die Erfindung lost dieses Problem durch die 
Bereitstellung einer Reaktoreinheit mit den Merkmalen 
des Anspruchs 1 . Diese Reaktoreinheit beinhaltet einen 
mondlthlschen Tragerblock mit mehreren parallelen 
Reaktionsraum- Langskanalen, in die das Reaktions- 

50 ausgangsprcdukt elnstrOmbar Ist und die ein geeigne- 
tes Reaktionskatalysatormaterial beinhalten und nach 
auBen von Wandungen begrenzt sind, die ats Membra- 
nen zur selektlvsn Abtrennung der gewunschten Reak- 
tionskomponente vom restJichen Reaktionsendprodukt 

55 fungieren. In wenig stens einen Tefl dieser Langskanale 
ist eine jeweOige katalytische Brennereinrichtung einge- 
bracrrt, urn durch einen flammenlosen katalytischen 
Varbrennungsvorgang Warme zum raschen Aufheizen 
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des von den Langskanalen gebfldeten Reaktionsraums 
und/oder zur Aufrechterhaltung einer zur DurchfOhrung 
der gewQnschten katalytischen chemiechen Reaktion 
im Reaktionsraum ausreichend hohen Reaktionstem- 
peiHtur erzeugen zu kflnnen, inebesondere fOr den Fall 
einer endolhermen Reaktion. 
[0010] Die Integration sowohl einer Abtrennmembran 
als auch einer katalytischen Brennereinrichtung in 
eirten mrt salnen Langskanalen den Reaktionsraum bil- 
denden, monoGthischen Tragerblock ermoglicht bei 
gegebenem Leistungsvermogen einen besonders tom- 
pakten Aufbau der Reaktorelnheit Der Tragerblock IflBt 
eich mit geringem Gewicht und relativ geringem Auf- 
wand z.B. als StrangpreBprofil fertigen. Der kompakte 
Aufbau ist gunstig fur ein reaches dynamisches Verhal- 
ten der Reaktoreinheit bei schwankenden Lastbedin- 
gungen, wle sle beim mobllen Einsatz In Kraftfahr- 
zeugen vortiegen. Die Reaktoreinheit ISfJt sich dadurch 
insbesondere zur Gawlnnung von Wasseretoff durch 
VUas8erdarnpfreforrnierung von Methanol in brennstofi- 
zellenbatrlebanen Kraftfahrzeugen einsetzen. 
[0011] Bel einer nach Anspruch 2 weltergeblldeten 
Reaktoreinheit beinhaltet die jeweilige katalytische 
Brennereinrichtung ein Brennerrohr im Inrnren des 
zugehorigen Reakticnsraum-Langskanate. Dem Bren- 
nerrohr ist Innensertig ein geeignates Brennerkatalysa- 
tormaterial for die katalytische Verbrermung eines 
Brennstofts zugeordnet, der in das Irmere des Brenner- 
rohre eingeleitet wlrd. In weiterer Ausgestaltung dieser 
Reaktoreinheit ist das Brennerkatalysatormaterial 
gem&l) Anspruch 3 als innenseltige Beschichtung des 
Brennerrohrs eingebracht 

[0012] Bel einer nach Anspruch 4 weltergeblldeten 
Reaktoreinheit bestehen die als Abtrennmembranen 
fungierenden Tragerblockwandungen a us einem poro- 
sen Tragermaterial, das mit einer abtrennaktiven 
Beschichtung versehen ist Letztere beinhaltet eine 
oder mahrere, feinporose, abtrennselektive Kunststoff- 
und/bder Keramikschichtlagen und/oder erne metaDi- 
sche Schicht aus einem abtrennselektiven Metallmate- 
rial. Die so realisierten Tragerblockwandungen besitzen 
eine hone SelekSvitat fur die Abtrennung der 
gewOnschten Reaktionskomponente, z.B. von Waseer- 
stoff aus einem wasserstoffhaltigen Reaktionsendpro- 
dukL 

[0013] Bel einer nach Anspruch 5 weitergabUdeten 
Reaktoreinheit sind in den Tragerblock querverlaufende 
Sammelkanale eingebracht Gber welche die selektlv 
durch die TragerWock-Membranwandungen hindurch- 
dlffundierende Reaktionskomponente getrennt von den 
Obrjgen BestandteOen des Reakb'onsendprodukte 
abgefOhrt word en kartn. 

[0014] Eine vortellhafta AustQhrungstorm der Erfin- 
dung ist in der Zeichnung dargesteDt und wird nachfol- 
gend beschrieban. Hlerbei zeigen: 

Fig. 1 eine Querschrdttansicht durch eine Reaktor- 
einheit zur Wasserdampfreformlerung von 



Methanol mit einem monolithischen Trager- 
block, 

Fig. 2 eine achematJache Perepektivansicht des 
6 Iragerbiocks von Fig. 1 und 

Fig. 3 eine Langsschnittansicht eines Stirnendbe- 
reichs der Reaktoreinheit von Rg. 1 entJang 
derUnie Ill-Ill von Rg. 1. 
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[001 5] Die in den Figuren 1 bis 3 gezeigte Reaktorein- 
heit ist zur Wasserdampfraformierung von Methanol 
ausgelegt, beispielsweise fur den mobilen Einsatz in 
einem brennstotfzellenbetrlebenen Kraftfahrzeug, urn 

is dadurch den tor die Brennstofizellen benotigten Was- 
serstoff aus flussig mrtgefOhrtem Methanol zu gewin- 
nen. Die kompakt gebaute Reaktoreinheit beinhaltet 
einen monolithischen Tragerblock 1 mit sieben paralle- 
len ReakMonsraum-LflngskanaJen 2, die nach auBen 

20 von im Querschrtitt eechseckigen, wabenfOrmigen Tra- 
gerblockwandungen 3 begrenzt sind. Die sieben LSngs- 
kanale 2 liegen wabenfflrmlg luckenlos mil fhren 
Seitenwandungen aneinander, d.h. ein mittlerer Langs- 
kanal Ist mrt gleichem Winkalabstand von den Qbrkjen 

& sochs Langskanalen umgeben. Der Tragerblock 1 kann 
im groStechntechen MaQstab als SfrangpreBprafil 
gefertjgt werden und KkBt sich mit geringem Gewicht 
hersteflen. 

[0016] In das Innere jedes Reaktlonsraum-Langska- 

so nals 2 ist koaxial ein Brennerrohr 4 eingebracht, das 
innenseitig mit einer Beschichtung 5 aus einem geeig- 
neten Brennerkatalysatormaterial versehen et und 
dadurch eine katalytische Brennereinrichtung fur den 
JeweQigen Reaktionsraum-Langskanal 2 bildet. Der 

35 eigentliche Reakfionsraum, in welchem die Methanolre- 
formlerungsreaktion abiauft, setzt sich aus den sieben 
paraJlelen Ringrfiumen 6 zwischen dem jeweiligen 
Brennerrohr 4 und der Wandung 3 des zugehflrigen 
Reaktionsraum-Langskanals 2 zusammen. Jeder die- 

40 set Reaktionsteilraume 6 ist mit einem geeigneten 
Katalysator material befODt, z.B. einem Cu/ZnO/A^Og- 
Material, was in Form einer Pelletschottung oder eines 
entsprechenden Katalysatorschaumkorpers reaGslert 
sein kann. Alternatjv karm das Reformierungskatalysa- 

46 tormaterlal auch als Schicht oder Poreneinlagerung an 
der Inrtenseite der Wandungen 3 eingebracht sein. 
[0017] Der monolithi&che Tragerblock 1 ist als poroser 
Block reaDslert. d.h. die Wandungen 3 der Reaktlons- 
raum-Langskarfile 2 bestehen aus einem porOsen 

so Material. z.B. aus gesinterter Keramlk, Glas, Metall- 
schaum, Kbhle Oder Kunststoff in poroser Form. Innen- 
seitig sind die porOsen Wandungen 3 mit einer 
abtrennaktiven Beschichtung 10 aus einer oder mehre- 
ren feinpordsen Kunststoff- und/oder KeramiWagen ver- 

ss sehen, die so gewflhlt sind, daB die Wandungen 3 
insgesamt wasserstDffd urchlassig 6ind und dabei eine 
hone Abtrennselekilvitat fOr Was6erstoff besHzen. Alter- 
nativ oder zusStzlich kann eine metallische SchichtJage 
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fQr die selektiv wasaeratoffabtrennaklive Beschichtung 
10 vorge6ehen sein, die vcrzugsweise von einem Oder 
mehraren Metallen der Qruppan IVb. Vb und Vill oder 
einer Legierung derselben gebDdet ist Die porosen 
Wandungen 3 fungieren dadurch als Merrfcranen zur 
effekUven und hochselektiven Abtrennung des Wasser- 
stoffs aus dem wasserstoffreichen Reaktlonsendpro- 
dukt dar Methanalreiormierung. 
[0018] WieinRg. 2 schematisch gezelgt sirid in den 
Tragerblock 1 Quarkanale 7 Im Bereich der porosen 
Wandungen 3 derail eingebracht, daB sie nicht mit den 
reaktionsraumbildenden Ringraumen 6 der Reaktiorts- 
raum-Langskanale 2 in Verbindung stehen. Auf cfiese 
Wetee kann der Im Reakfonsraum, d.h. in den Ringrau- 
men 6, gebildete Wasserstoff ober die als Abtrennmem- 
branen wirkenden, porosen Wandungen 3 in hochreiner 
Form von den resHichen Bestandteilen des Reaktions- 
endprodukts der Methaivdreformierungsreaktion abge- 
trertnt und Ober die Querkanale 7 aus dem Tragerblock 
1 abgefuhrt werden. 

[001 9] Wie aus Fig. 1 ersichtlich. Ist der Tragerblock 1 
unlar Belassung aires Wasserstotfsammelraums 8 In 
einen gasdichten Druckbehalter 9 der Reaktoreinheit 
eingebracht Der Ober die Querkanale 7 aus dem TrA- 
gerUock 1 herausstromende Wasseretofl sammert sich 
Gom'rt im SammBlraum 8 und kann von dort der Reaktor- 
einheit entnommen und beispielsweise den Brennstoff- 
zellen eines brennstoffzellenbetriebenen Rahrzeugs 
zugefQhrt werden. 

[0020] Im Betrieb der Reaktoreinheit wird das Reakti- 
onsausgangsgerrdsch, dh. ein Wasserdampf/Metha- 
nol-Gemisch, durch die reformi erungskatalysator- 
befuiltan Rlngraume 6 hlndurchgaleltet, wo die Refor- 
mierungsreaktion eriblgl, durch die eln wasserstoffrei- 
che6 Relormatgas als Reaktionsendprodukt entsteht 
Da es slch hlerbei um eine endotherme ReakrJon han- 
delt, die nur in einem gegenOber Raumtemperatur 
hoheran Temparaturbereich effektiv ablauft wlrd den 
Ringraumen 6 stancfig ausreichend Warme zugefQhrt 
Geeignete Reaktionstemperaturen liegen beispiels- 
weise im Bereich zwischen 150°C und e50 0 C. Hlerzu 
werden die katalytischen Brennereinrichtungen betrie- 
ben, indem eln geeigneter Brennstoff, beispielsweise 
die Abgase aus einem zugeordneten BrennstoffzeHen- 
system oder eln Tail des durch die Methandreformie- 
rung geblldeten Wasserstoffs, In das Inn ere der 
Brennerrohre 4 eingeleitet und dort unter der Wirkung 
der Brennerkatalysatorschlcht 5 katalyttsch flammenlos 
verbrannt wird. Die Brennerrohre 4 geben die erzeugte 
Warme nach auBen an den Jewells angrenzenden 
Reaktipnsringraum 6 ab Es versteht 6ich, daB zu die- 
8 em Zweck die Brennerrohre 4 aus einem gut warme- 
leWahlgen Material gefertlgt slnd. 
[0021] Wenn erfordenich, kann bei einem jeweiligen 
Start der Reaktoreinheit zunachst all ein der Verbren- 
nungsvorgang in den katalytischen Brennereinrichtun- 
gen aktiviert werden, um die Reaktionsringnlume 6 
rasch auf die zur Methanolreformierung geeignete Tem- 



peratur auizuheizen, bevor dann das Wasser- 
dampf/Methanol-Qemi6Ch in die Reaktionsringraume 6 
eingeleitet und die Refbrrrderungsreaktion gestartet 
wird. 

5 [0022] Fig. 3 zeigt ausschnittwelse den elnstromselti- 
gen Stirnendoereich der Reaktoreinheit im Langs- 
schnitL Wie daraus ersichtlich, slnd die Brennerrohre 4 
in zugehorige Offnungen einer ersten Abdeckplatte 11 
eingepaBt. wahrend der Tragerblock 1 mit den porosen 

w Wandungen 3 und den Refrxiriarungskatarysatorffll- 
lungen in den Reaktionsringraumen 6 einen gewissen 
Abstand zu dieser ersten pbdeckplatte 11 dnhfllt. 
Dadurch ist dazwischen ein ReakSonsausgangspro- 
dukt-Verteilraum 12 gebildet. dem von auSen das zu 

is reformi erende Wasserdampf/Methanol-Qemisch 13 
zugefQhrt wird, wo es dann gleichmaBig auf die ver- 
schledenen parallelen Reaktionsringraume 6 varteilt 
wird. Auf der vom Tragerblock abgewandten Seite der 
ersten Abdeckplatta 11 Ist mK gewlssem Abstand zu 

20 dieser eine zweite Abdeckplatte 14 derart angeordnet, 
daB zwischen den balden Abdeckplatten 11, 14 ein 
Brennstoff-Vertellraum 15 gebildet ist, In walchen die 
Brennerrohre 4 monden. Der katarytJsch zu verbrerv 
nende Brennstoff 10 wird von auBen in dlesen Brenn- 

£9 stofi-Verteilraum 15 eingeleitet und getangt von dort in 
die parallelen Brennerrohre 4. Eln analog es AnschluB- 
schema ist fQr den austrittsseitigen Stimendbereich der 
Reaktoreinheit gewahlt, was nicht naher gezeigt und 
erlautert zu werden braucht 

ao [0023] Es versteht sich, daB neben dem gezeigten 
Beispiel waiters Realisierungen der erfindungs- 
gemaBen Reaktoreinheit mit den genannten VbrteOen 
mOgDch slnd. So kann die erflndungsgemaBa Reaktor- 
einheit |e nach Bedarf auch aus mehraren monolithl- 

35 schen Tragerblocken aufgebaut sein, und der jeweiGge 
Tragerblock karm jade beDeblge Anzahl an parallelen 
ReaktiwsraurrvLangskanalen enthalten. Altemativ zur 
gezeigten sechsecWgen Quarschrdttsfonn korman die 
Reaktionsraum-Langskanale von beliebg anderer 

40 Querschnittsform sein, z.B. von runder oder rechtecki- 
ger Querschnittsform. Des weiteren versteht slch, daB 
die erfmdungsgemaBe Reaktoreinheit nicht nur zur 
Methanolreformierung, sondem unter Benutzung des 
hierfur jeweils geigneten Katalysatormaterials zur 

45 DurchfQhrung belieblger anderer katalytischer cheml- 
scher ReaktJonen verwendbar 1st, mit danen ein gasfor- 
miges oder flussiges Reaktjonsausgangsprodukt in ein 
Reaktionsendprodukt umgesetzt wird, das eine gasfOr- 
mige Oder fUssige, mittel6 Membrandiffusion selektiv 

so abtrennbare ReaktJonskomponente enrthait und for die 
eine Beheizung zweckmaBig ist 

Patentansprflche 

55 1. Reaktoreinheit zur katalytischen chembchen 
Umsetzung eines gasfflrmigen oder flOssigen 
ReaktionsausgBngsproduktes (13) in ein Reakti- 
onsendprodukt, das eine gasformlge oder flCssige, 
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mittete Membrarefiffution selektiv abtrermbare 
Reaktionskomponente entrtalt, insbescndere zur 
WasserdBmplroformi ening von Methanol, mil 

- elnem monoDthlschen Tragerblock (1) mft meh- e 
reren parallel en Reaktionsraum- Langskanaien 
(2), in die das Reaktionsausgangsprodukl ein- 
strOmbar ist und die ein geeignetes Reaktions- 
katalysator material beinhalten und nach auBen 
von als Merit} rH nan zur selaktiven Abtrennung io 
der Reaktkmskomponerrte vom restfichen 
Reaktionserdprodukl fungierenden Wandun- 
gen(3)begrenztsind, 

dadurch gekermzeichnet, daB 

- in wenigstens einen Tail der Lflngskanaie eine is 
jeweQIge katalytiache Brennereinrichtung (4, 5) 
elngebradht Ist. 

2. RaaktorslnheK nach Anspruch 1 , wetter 

dadurch gekennzalchnet, daB za 
dia Jsweilige katalytische Brannereinrlchhjng ein 
parallel im Inrraren das zugehorigen Reaktions- 
raum-Langskanals (2) angeordnetes Brennrohr (4) 
belnhaJtet, In welches ein katalytisch zu verbren- 
nender Brennstoff (16) einstrornbar ist und dem » 
innenseitig ein geeignetes Brennerkatarysatorma- 
terial (5) zugeordnet ist 

3. Reaktorelnheit nach Anspruch 2. waiter 

dadurch gekennzelchnet, daB so 
das Brefinerkatalysatomiaterial als Innenseitige 
Beschichtung (5) des jeweiligen Brennerrohres (4) 
vorllegt. 

4. Reaktoreinheit nach einem der Anapruche 1 bis 3, as 
welter 

dadurch gekennzelcrtnet, daB 
die Membranwandungen (3) das Tragerblocks (1) 
aus einem porosen Tragermaterial best eh en, das 
mit einer abtrennaktiven Beschichtung (10) verse- *o 
hen ist, die eine Oder mehrere Schichtlagen aus 
einem feinporosen, abtrennselektiven Kunststofi- 
und/oder rferamikmaterial und/oder sine metaDi- 
sche Schicht aus einem abtrennselektiven Metall- 
material belnhaJtet *s 

6. Reaktoreinheit nach einem der Anspruche 1 bis 4, 
welter 

dadurch gekennzelchnet, daB 

In den Tragarblock (1) querverlaufende Sarnmelka- so 
naJe (7) zum AbfQhren der durch die Membranwan- 
dungen (3) selektiv hindurchdiffundierenden 
RaakHonskomponerrta elngebracht sind. 
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